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A comparative analysis of platinum and oxide-based catalytic converters
in terms of NO_reduction with ammonia

The paper presents a comparison of the catalytic properties of two types of catalytic converters (containing platinum
and oxide active coatings) in the aspect of a reduction of nitric oxides with ammonia. The tests were performed for three
concentrations of ammonia in the exhaust gases of a diesel engine. The work contains images of the topography of the ac-
tive surface of the catalytic converters and the results of its physical and chemical analysis. The changes of the conversion
rates of the nitric oxides have also been presented in the converter temperature range from 150 to 550 °C along with the
results of calculations of the shares of NO, in NO_for all analyzed concentrations of ammonia in the exhaust gases.
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Analiza poréwnawcza reaktoréw z katalizatorem platynowym i tlenkowym
w procesie redukcji NO_amoniakiem

W artykule przedstawiono poréwnanie wlasciwosci katalitycznych dwdch rodzajow reaktorow katalitycznych z
warstwami aktywnymi: platynowq i tlenkowg w aspekcie redukcji tlenkéw azotu za posrednictwem amoniaku. Badania
przeprowadzono przy trzech wartosciach stezen amoniaku w gazach spalinowych silnika o zaptonie samoczynnym. Praca
zawiera obrazy topografii powierzchni aktywnej reaktorow oraz wyniki jej analizy fizyko-chemicznej. Przedstawiono takze
zmiany konwersji tlenkow azotu w zakresie temperatur pracy reaktoréw od 150 do 550 °C oraz wyniki obliczen udziatow
NO,w NO, dla wszystkich analizowanych wartosci stezer amoniaku w gazach spalinowych.

Stowa kluczowe: silniki spalinowe, reaktory katalityczne, redukcja selektywna, tlenki azotu, zanieczyszczenie

powietrza

1. Introduction

In diesel engines one of the most important issues in
terms of environment protection is to ensure the NO_emis-
sion levels to comply with the Euro 5 standard and Euro
6 in the future. One of the solutions to this problem is the
application of selective catalytic reduction of NO_ in diesel
engines. Currently, the most frequently applied system in
diesel engines is selective catalytic reduction with the use of
ammonia NH,-SCR (NH, — Selective Catalytic Reduction)
[1 — 3]. The reactions of reduction of NO and NO, occur-
ring on the active surface of the converters are described by
relations [3]:

4NO +4NH, + O, — 4N, + 6H,0 (1)
6NO, + 8NH, — 7N, + 12H,0 )
2NH, + NO + NO, — 2N, + 3H,0 3)

In commercial solutions regarding the said system the
most frequently applied catalytic converters are oxide-based
converters such as: V,0/WO,/TiO, [4 - 6]. The worldwide-
conducted research has shown, however, that these convert-
ers can reach high NO_conversion efficiency only at higher
temperatures of the catalytic process [7] and it is a problem
to reduce the NO_ concentration in the temperature range
of 150 — 250 °C. This is an important issue particularly for

1. Wstep

W odniesieniu do silnikéw o zaptonie samoczynnym
jednym z najwazniejszych zagadnien w aspekcie ochrony
srodowiska naturalnego jest zapewnienie, w pojazdach
wyposazonych we wspomniany typ silnikow, poziomdéw
emisji tlenkow azotu obowiazujacych w normie Euro 5 oraz
w przysztosci Euro 6. Jednym z rozwigzan tego problemu
jest zastosowanie w pojazdach wyposazonych w silniki o
zaplonie samoczynnym ukladéw selektywnej katalitycznej
redukcji NO,. Obecnie najczg$ciej stosowanym uktadem w
omawianym typie pojazdow jest uktad selektywnej katali-
tycznej redukc;ji tlenkow azotu amoniakiem NH,-SCR (NH,
—Selective Catalytic Reduction) [1 —3]. Reakcje redukcji NO
oraz NO, zachodzace na powierzchni aktywnej reaktorow
tego typu opisuja zaleznosci (1) — (3) [3].

W rozwigzaniach komercyjnych tego typu uktadéw
najczesciej stosowanymi reaktorami katalitycznym sa re-
aktory tlenkowe, np.: V,0,/WO,/TiO, [4 — 6]. Prowadzone
na $wiecie badania wykazaty jednak, ze reaktory te osiagaja
wysokie poziomy konwersji NO_dopiero w wyzszych
temperaturach procesu katalitycznego [7]; problemem jest
natomiast obnizenie stgzenia NO_w przedziale temperatur
150 — 250 °C. Jest to zagadnienie szczegolnie wazne w od-
niesieniu do samochodéw osobowych, gdzie ich warunki
eksploatacji, szczeg6lnie w trybie jazdy miejskiej, nie po-
zwalaja uzyskaé spalin o temperaturach przekraczajacych
250 °C. Wtedy spaliny opuszczajace silnik nie sg w stanie
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passenger vehicles whose operating conditions (urban driv-
ing cycles) do not generate exhaust gases of temperatures
exceeding 250 °C. Hence, the exhaust gases leaving the
engine do not heat up and maintain the temperature of the
converter on the level ensuring its efficient operation. A so-
lution to this problem could be the application of a catalytic
converter that uses platinum as the catalyst. The results of
investigations on the reduction process of NO_with ammonia
have shown that platinum-based converters reach high NO_
conversion rates at much lower temperatures than it is in the
case of active oxide layers [8 — 10].

The aim of this work is to compare to research models
of catalytic converters of the NH,-SCR system in the aspect
of their ability to convert NO_ . One of the converters was a
specially prepared platinum-based catalytic converter and the
other was a serially manufactured oxide-based converter.

2. Research catalytic converters

For the tests two models of catalytic converters were
used. Both were made in a cylindrical form of the dimen-
sions: diameter @ =42 mm and length | =90 mm. The images
of the cylinders have been shown in Fig. 1. The composition
of the active layers and the construction of the monoliths
were as follows:

— the platinum-based converter was built on a substrate
made from a steel foil of the cell density of 400 cpsi (cpsi
— cells per square inch). On the substrate a washcoat was
applied of ALO, in the amount of 47 g/dm’ and then it was
impregnated with platinum in the amount of 2.5 g/dm’,

— the oxide-based catalytic converter was cut out of a NH.-
SCR system that is serially manufactured and fitted in
heavy-duty vehicles. The converter monolith was made
from cordierite (MgO-Al,O,-55i0,) and the cell density
was 300 cpsi. A detailed chemical composition of the
active layer of this converter was not known and was
determined based on physical and chemical analyses.

P

a)

Platinum-based catalytic =~ Oxide-based catalytic
converter converter

Fig. 1. Models of catalytic converters
Rys. 1. Modele reaktoréw badawczych

nagrza¢ i utrzymywac temperatury reaktora katalitycznego w
zakresie jego skutecznej pracy. Rozwigzaniem tego problemu
moze by¢ zastosowanie reaktora, w ktérym jako katalizator
zastosowano platyng. Wyniki badan prowadzonych nad
procesem redukcji NO_amoniakiem pokazaty, ze reaktory
z katalizatorem platynowym osiggaja wysokie poziomy
konwersji NO_w znacznie nizszych temperaturach niz z
aktywnymi warstwami tlenkowymi [§ — 10].

Celem niniejszej pracy jest pordwnanie dwoch modeli
badawczych reaktorow katalitycznych systemu NH,-SCR w
aspekcie ich zdolnosci do konwersji tlenkow azotu. Jednym
z reaktorow byt specjalnie przygotowany reaktor z katali-
zatorem platynowym, natomiast jako drugi zastosowano
pochodzacy z produkeji seryjnej reaktor z katalizatorem
tlenkowym.

2. Reaktory badawcze

Do badan zastosowano dwa modele reaktorow badaw-
czych wykonane w postaci walca o wymiarach: $rednica
® =42 mm i dlugos¢ 1 = 90 mm, ktérych zdjecie przedsta-
wiono na rysunku 1. Sktad warstw aktywnych i budowa
monolitow reaktoréw byly nastepujace:

— reaktor z katalizatorem platynowym zbudowano na no-
$niku zwinigtym z folii stalowej o gestosci upakowania
kanalikow 400 cpsi (cpsi — cells per square inch). Na
no$nik reaktora naniesiono warstwe posrednig w postaci
tlenku glinu ALO, w ilosci 47 g/dm’, a nastgpnie byt on
impregnowany platyng w ilosci 2,5 g/dm’,

— reaktor z katalizatorem tlenkowym wycig¢to z wktadu
reaktora systemu NH,-SCR seryjnie produkowanego, mon-
towanego w samochodach cigzarowych. Monolit reaktora
zostal wykonany z kordierytu (MgO-AlO,-5Si0,), a gg-
sto$¢ upakowania kanalikow wynosita 300 cpsi. Doktadny
sktad chemiczny warstwy aktywnej tego reaktora nie byt
znany i zostat okreslony na podstawie badan fizykoche-
micznych.

X5,0k 20 um

The active layers of both converters were subj ected Fig. 2. Topography of the active surface enhanced 5000x times for the converters

to physical and chemical tests using SEM (Scanning
Electron Microscope). Figure 2 presents the images of
the topography of the surface of both tested catalytic
converters enhanced 5000 times and the results of lo-
cal analysis of the chemical composition of the active
layers.

From the obtained results (Fig. 3) in the case of the
platinum-based catalytic converter the catalyst is platinum
(Pt) and the washcoat is Al,O,. Analyzing the results for the

with: a) platinum-based catalyst, b) oxide-based catalyst

Rys. 2. Topografia powierzchni aktywnej w powigkszeniu 5000x dla reaktoréw z

katalizatorem: a) platynowym, b) tlenkowym

Powierzchnie aktywne obu reaktorow poddano bada-
niom fizykochemicznym z wykorzystaniem skaningowego
mikroskopu elektronowego SEM (Scanning Electron Mi-
croscope). Na rysunku 2 przedstawiono zdjgcia topografii
powierzchni obu badanych reaktoréw w powigkszeniu 5000
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Fig. 3. The results of the local microanalysis of the chemical composition of the active layers of the converters: a) platinum-based, b) oxide-based

Rys. 3. Wyniki mikroanalizy punktowej sktadu chemicznego warstw aktywnych dla reaktora z katalizatorem: a) platynowym, b) tlenkowym

oxide-based catalytic converter the main catalyst is TiO,
and most probably WO,. The other compounds visible in
the spectrum for both converters most likely come from
the steel layer of the platinum and ceramic monolith of the
oxide-based converter.

3. Test stand and test procedure

In order to carry out the tests the authors built a test stand
shown in Fig. 4. The Perkins 1104-C engine was used as the
exhaust gas generator. During the measurements the engine
operated at a constant speed of n= 1400 rpm and a constant

razy oraz wyniki punktowej analizy sktadu chemicznego
warstw aktywnych.

Z uzyskanych rezultatow badan (rys. 3) wynika, ze w
odniesieniu do reaktora z katalizatorem platynowym jednym
zwiagzkiem katalitycznym jest platyna (Pt), a jako warstwa
posrednia tlenek glinu (Al,O,). Rozpatrujgc wyniki uzyskane
dla reaktora z katalizatorem tlenkowym, mozna zauwazy¢, ze
glownym zwigzkiem katalitycznym jest tlenek tytanu (TiO,)
oraz przypuszczalnie trojtlenek wolframu (WO,). Pozostate
zwiazki widoczne na widmach obu reaktorow pochodza
najprawdopodobniej ze stalowej warstwy monolitu reaktora

platynowego i ceramicznej reaktora

§ silnik o zaplonis tlenkowego
wlot samoczynnym . B . :
powistrza Backine 11040 drogi przans doprowadzgjacs spaliny do
raaktorz SCR i analizators spalin 3. StanOWiSkO badawcze
i alaktryesny pisc rurowy z umisszezonymi O 4
pomiar 3 3 3 3
natziania whkiadami raaktorow SCE 1 procedura badan
zphrwr . ,
| W celu przeprowadzenia badan zbu-
dowano stanowisko badawcze przedsta-
wione na rysunku 4. Jako generator spa-
lin uzyto silnika Perkins 1104-C. Podczas
pomiaréw silnik pracowat ze stalg pred-
termopars tsrmopars koscig obrotowa wynoszaca n = 1400
badanv modsl rzaktora . .. . ,

’ obr/min przy statym obcigzeniu rownym

[ = v
Tomputer PC 2 Me = 200 Nm. Ze wzgledu na to, ze

uktadsm rajastracji 1 11 A

| [edem cejestac w procesie redukcji tlenkéw azotu

raaktor W) 5 . . . , .
. e amoniakiem zachodza jednocze$nie

i . .o . .
napedowy dysza wiryskowa reakcje redukcji NO i NO, (zgodnie

reduktora , . . .
T~ z roéwnaniami (1) — (3)), w uktadzie

zestaw ERzZOwW

I:l wzorcowwch

wylotowym silnika zamontowany zo-
stat reaktor utleniajacy OC (Oxidation
Catalyst).

wrlot
spalin AVL
CEBII

hamulzc alaktravsisowy
SCHENCE W40

' Zadaniem tego reaktora byto utle-
nienie cz¢sci NO obecnych w duzej
iloSci w gazach spalinowych do NO,.
Stopien konwersji NO do NO, wynosit
w tych warunkach pracy silnika 37%.

Hosiba 75010

wskammik
temparatury

tarmopars
gazow spalinovwyech

Fig. 4. Schematics of the test stand

Rys. 4. Schemat blokowy stanowiska badawczego

zastaw analizatordw I

Zareaktorem utleniajagcym znajdowata
si¢ dysza, ktora doprowadzano do
gazdw spalinowych silnika amoniak
o odpowiednim st¢zeniu. W celu
uniknigcia niepozadanego zjawiska
laczenia si¢ amoniaku z woda (two-
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load Me = 200 Nm. Because during the NO_ reduction
process with ammonia also the reactions of reduction of NO
and NO, occur (as in the (1) — (3) equations) in the engine
exhaust systems an oxidation catalyst (Oxidation Catalyst)
was fitted as well.

The task of this catalytic converter was to oxidize a part
of NO contained in the exhaust gases to NO,. The level of
conversion of NO to NO, was 37% under these conditions
of engine operation. Downstream the oxycat there was a
nozzle through which the ammonia of proper concentration
was fed to the exhaust gases. In order to avoid the unwanted
phenomenon of bonding of ammonia with water (formation
of ammonia water) the NH, dosage to the exhaust system was
done as all the elements of the measurement chains through
which the gases flew were warmed up to the temperature of
above 100 °C. The flow rate of the ammonia was adjusted
in the range of 240 — 400 ppm through a rotameter and its
concentration in the exhaust gases was controlled through
the GFM 430 analyzer. The exhaust gases containing am-
monia were directed to the exhaust analyzers where the
concentrations of the individual exhaust gas components
were recorded. In the subsequent stage of the measurements
the exhaust gases were directed through heated lines to the
electric pipe heater PR 90/1100K where the models of the
converters were placed. The electronic heater controller
precisely set and adjusted the temperature of the catalytic
process. The tests were conducted in the temperature range
of 150 —550 °C. Past the heater the exhaust gases were again
directed to the analyzers where the concentrations of the
exhaust components were recorded on a continuous basis. At
the same time through thermocouples located upstream and
downstream the tested catalytic converters the temperature
of the exhaust gases was measured at the inlet and outlet
of the devices. On this basis an instantaneous temperature
of the catalytic process was determined. During the tests in
order to determine the secondary emission of NH, at selected
temperatures of the catalytic conversion the concentrations
of ammonia were recorded at the outlet of the devices.

4. Results

The concentrations of NO_and NO, during the tests ena-
bled calculating of the instantaneous values of the conversion
rates of NO, and the share of NO, in NO_ as a function of
the converter operating temperature. The measured concen-
trations of NH, past the converters served to determine the
secondary emission rate of this compound also as a function
of temperature of the catalytic process. In Figs 5 — 7 the com-
parison of the conversion changes of NO_has been presented
for both tested converters at the ammonia concentrations in
the exhaust gases fed to the converter amounting to 240, 320
and 400 ppm respectively, which corresponded to the value
of the NH, share against NO_0.5; 0.65 and 0.8. In the graphs
additionally NH; slip during the tests was marked.

The following symbols have been adopted for the char-
acteristic parameters of operation of the tested catalytic con-
verters shown in Fig. 5: T, , — conversion temperature 50%
of the platinum-based converter, AT, , — conversion tem-
perature window 50% of the platinum-based converter, k

maxPt

rzenie wody amoniakalnej) dozowanie NH, do ukfadu
wylotowego silnika odbywato si¢ w momencie rozgrzania
wszystkich elementow torow pomiarowych, przez ktore
przeptywaty gazy spalinowe, do temperatury powyzej
100 °C. Natezenie przeptywu amoniaku byto regulowane
w zakresie 240 — 400 ppm za pomocg rotametru, a jego
stezenie w gazach spalinowych kontrolowano za pomo-
ca analizatora GFM 430. Gazy spalinowe zawierajace
w swoim skladzie amoniak byty kierowane do zestawu
analizatoréw spalin, w ktorych rejestrowano st¢zenia po-
szczegblnych zwigzkow toksycznych. W kolejnym etapie
pomiaréw spaliny kierowane byly za pomoca grzanych
drég gazowych do elektrycznego pieca rurowego PR
90/1100K, w ktéorym umieszczane byty modele reaktorow
badawczych. Elektroniczny sterownik pieca pozwalatl na
zadawanie i precyzyjna regulacje temperatury procesu ka-
talitycznego. Badania prowadzone byly w zakresie temperatur
150—-550 °C. Po opuszczeniu pieca spaliny byly kierowane
ponownie do analizatoréw spalin, gdzie w sposob ciagly
rejestrowane byly stezenia zwigzkow toksycznych. Jed-
noczesnie za pomoca termopar umieszczonych przed i za
badanym reaktorem katalitycznym dokonywano pomiaru i
rejestracji temperatur gazéw spalinowych na wlocie i wylo-
cie reaktora. Na tej podstawie wyznaczana byta chwilowa
temperatura procesu katalitycznego. Podczas pomiarow w
celu wyznaczenia wtornej emisji NH,, w wybranych tem-
peraturach konwersji katalitycznej, rejestrowano stezenia
amoniaku na wylocie badanych reaktoréw.

4. Wyniki badan

Zarejestrowane podczas badan wartosci stezen NO_iNO,
pozwolity na obliczenie wartosci chwilowych konwersji NO_
oraz udziatu NO, w NO_w funkcji temperatury pracy reakto-
row. Zmierzone wartosci stezeh NH, za reaktorami postuzyty
do okreslenia stopnia wtdrnej emisji tego zwiazku rowniez
w funkcji temperatury procesu katalitycznego. Na rysunkach
5 — 7 przedstawiono poroéwnanie zmian konwersji NO_dla
obu badanych reaktoréw przy st¢zeniu amoniaku w gazach
spalinowych doprowadzanych na wlot reaktora wynoszacych
odpowiednio 240, 320 oraz 400 ppm, co odpowiadato war-
tosciom udziatu NH, do NO_wynoszacym kolejno 0,5; 0,65
oraz 0,8. Na wykresach naniesiono dodatkowo zmierzona
podczas badan ucieczke NH,.

Przyjeto nastgpujace oznaczenia charakterystycznych
parametréw pracy badanych reaktorow wyszczegdlnione
na rysunku 5: T, , — temperatura konwersji 50% reaktora
platynowego, AT, , — okno temperaturowe konwersji 50%
reaktora platynowego, k . —maksymalny uzyskany poziom
konwersji w reaktorze platynowym, T _ . — temperatura
wystepowania maksymalnego poziomu konwersji w reak-
torze platynowym.

Przyjeto nastgpujace oznaczenia charakterystycznych
parametréw pracy badanych reaktorow wyszczegdlnione
na rysunku 6: T, , — temperatura konwersji 50% reaktora
platynowego, T, — temperatura konwersji 50% reaktora
tlenkowego, AT, , —okno temperaturowe konwersji 50% re-
aktora platynowego, AT, . —okno temperaturowe konwersji
50% reaktora tlenkowego, k  —maksymalny uzyskany po-

maxPt
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Fig. 5. Changes of NO_ conversion rates and the secondary NH, emission downstream the plati-

num and oxide-based converters at the NH, concentration of 240 ppm at

Rys. 5. Zmiany konwersji NO_oraz wtdrna emisja NH, za reaktorem z katalizatorem platyno-
wym i tlenkowym przy stezeniu NH, na wlocie do reaktoréw wynoszqcym 240 ppm

— maximum conversion rate obtained in the platinum-based
converter, T, —temperature of occurrence of the maximum
conversion rate in the platinum-based converter.

The following symbols have been adopted for the char-
acteristic parameters of operation of the tested catalytic con-
verters shown in Fig. 6: T, — conversion temperature 50%
of the platinum-based converter, T, — conversion tempera-
ture 50% of the oxide-based converter, AT, , — conversion
temperature window 50% of the platinum-based converter,
AT, — conversion temperature window 50% of the oxide-
based converter, k ., —maximum obtained conversion rate
in the platinum-based converter, k . — maximum obtained
conversion rate in the oxide-based converter, T, — tem-
perature of occurrence of the maximum conversion rate in
the platinum-based converter, T __ . —temperature of occur-
rence of the maximum conversion rate in

the oxide-based converter.
100

tworu amoniaku na wlocie zarowno do
reaktora z katalizatorem platynowym, jak
i tlenkowym powoduje wzrost konwersji
NO,. Obserwujgc uzyskane wyniki, mozna
uznad, ze reaktor z katalizatorem platyno-
wym tylko w zakresie niskich temperatur,
tj. do 300 °C uzyskuje wyzsze poziomy
konwersji tlenkow azotu w stosunku do
reaktora z katalizatorem tlenkowym. W
temperaturach powyzej 350 °C w reaktorze z katalizato-
rem platynowym wystepuje niepozadane zjawisko wtornej
emisji NO_. Zaletg tego reaktora jest jego skuteczne utle-
nianie amoniaku obecnego w gazach spalinowych juz od
najnizszych temperatur konwersji katalitycznej. Reaktor
z katalizatorem tlenkowym wykazywal znacznie gorsze
wiasciwosci obnizania wtornej emisji NH, w stosunku do
reaktora z katalizatorem platynowym.

W celu okreslenia wtasciwosci katalitycznych badanych
reaktorow w odniesieniu do ich wplywu na przemiany tlen-
kow azotu w trakcie procesu redukcji NO, obliczono udziaty
NO, w NO_w funkcji temperatury procesu katalitycznego
dla trzech analizowanych stezen amoniaku. Uzyskane wyniki
przedstawiono na rysunku 8.

the inlet to the devices

The symbols of the characteristic oper-
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marked in Fig. 7 are analogical to the ones e
shown in Fig. 6.
From the obtained results of the con-
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in the concentration of the solution of am-
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Konwersja NO, [%]

*

350\

400 450 500

Ucieczka NH; [ppm]

oxide-based catalytic converters results in -20 4
a growth of the NO_ conversion rate. Ob-
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that the platinum catalyst has higher NO_
conversion rates only at temperatures up
to 300 °C as compared to the oxide-based
catalyst. In temperatures above 350 °C
in the platinum-based catalytic converter
occurs an unwanted phenomenon of sec-
ondary NO, emission. The advantage of
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Fig. 6. Changes of NO_ conversion rates and the secondary NH, emission downstream the plati-
num and oxide-based converters at the NH, concentration of 320 ppm at the inlet to the devices

Rys. 6. Zmiany konwersji NO_oraz wtérna emisja NH, za reaktorem z katalizatorem platyno-
wym i tlenkowym przy stezeniu NH, na wlocie do reaktoréw wynoszqgcym 320 ppm
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Fig. 7. Changes of NO_ conversion rates and the secondary NH, emission downstream the plati-
num and oxide-based converters at the NH, concentration of 400 ppm at the inlet to the devices

Rys. 7. Zmiany konwersji NO_oraz wtérna emisja NH, za reaktorem z katalizatorem platyno-
wym i tlenkowym przy stezeniu NH, na wlocie do reaktoréw wynoszgcym 400 ppm

this catalytic converter is its efficient oxidation of ammonia
present in the exhaust gases already at the lowest tempera-
tures at which the catalytic conversion begins. The oxide-
based catalytic converter has shown much worse capability
of the reduction of the secondary NH, emission as compared
to the platinum-based catalytic converter.

In order to determine the catalytic properties of the tested
converters in relation to their influence on the nitric oxides
conversion in the process of NO_reduction
the shares of NO, in NO_ were calculated

B 4 T A e W LML El ¢ R e —u-.uu\v_n—oa\z- bl g

NH, = 400 ppm). W reaktorze tego typu
wystepuje zarowno zjawisko redukcji NO_
za posrednictwem amoniaku (przypusz-
czalnie gldwnie w wyniku reakcji opisanej
zaleznoscig 1), jak rowniez niekorzystna
reakcja utleniania NO do NO,. Zjawisko
takie nie wystgpuje w drugim badanym
reaktorze systemu SCR. W tym przypadku
wzrost stezenia NH, na wlocie reaktora
powoduje obnizenie stgzenia NO, na jego
wylocie. Na rysunku 8 zaobserwowac mozna, ze w zakresie
temperatur 220-320 °C, tj. temperatur maksymalnych kon-
wersji NO_dla tego reaktora w gazach spalinowych nie wy-
stepuje NO, (przy maksymalnym dawkowaniu NH,). Mozna
zatem zalozy¢, ze w reaktorze tego typu zachodzi redukcja
zarowno NO, jak i NO, (najprawdopodobniej zgodnie z
zalezno$cia 3). W tabeli 1 zestawiono najwazniejsze charak-

100
as a function of temperature of the cata-

lytic process for three analyzed ammonia
concentrations. The obtained results have
been presented in Fig. 8.

The results of the calculations of the
NO, share in NO_ as presented in the
graph above show that in the case of the
platinum-based catalytic converter there
occurs a significant growth of the NO,
concentration at the outlet and reaches a
maximum at the temperature of 350 °C.
The concentration of NO, grows along
the concentration of NH, at the converter
inlet (maximum share of NO, in NO, was
82% at the temperature of 344 °C for the
concentration of NH, = 400 ppm). In this
type of converter occur both the reduction
of NO, through ammonia (presumably as a
result of the reaction described with rela-
tion 1) and the unwanted oxidation of NO
to NO,. Such a phenomenon does not occur in the second
SCR converter. In this case the growth in the concentration
of NH, at the inlet to the converter results in a reduction of
the NO, concentration at its outlet. In Fig. 8 we can observe
that in the temperature range of 220 — 320 °C i.e. the maxi-
mum NO_conversion temperatures for this converter in the
exhaust gases NO, (at maximum NH, dosage) is not present.
We can thus assume that in the converter of this type occur
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Fig. 8. Changes of the NO, share in NO_ for the platinum and oxide-based converters at the NH,

concentrations of 240, 320 and 400 ppm at the inlet

Rys. 8. Zmiany udziatu NO,w NO_dla reaktora z katalizatorem platynowym i tlenkowym przy
stezeniach NH , na wlaue do reaktorow wynoszqcych 240, 320 oraz 400 ppm

terystyczne parametry okreslajace stopien oraz skuteczno$é
konwersji NO_w obu analizowanych przypadkach.

Oproécz warto$ci charakterystycznych naniesionych na
rysunkach 5 — 7 w tabeli 1 zamieszczono dodatkowo war-
tosci sredniego udziatu NO, w NO_ (U, ., (.) 0raz Srednie
warto$ci wtdrnej emisji NH (Serm) liczone dla catego prze-
dziatu analizowanych temperatur konwersji katalitycznych,
tj. 150 — 550 °C.
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Table 1. Characteristic operating parameters of the tested catalytic converters

Tabela 1. Charakterystyczne parametry pracy badanych reaktorow

Platinum-based converter/reaktor platynowy Oxide-based converter/reaktor tlenkowy

Concentration of/

stgz'enie NH; TSUP[ ATS()P[ maxPt ‘maxPt U5'|NO2/NO>< Sé|NH3 T5[]']' ATS()T maxT maxT UérNOZ/NOx StNH3
ppm °C °C °C % % ppm °C °C °C % % ppm
240 165 132 268 54 442 4.1 - - - - 15 342
320 160 144 266 60 455 9.5 182 39 197 52 10.5 38.6
400 163 141 199 77 50 14.1 183 299 251 61 5.5 43.1

both the reduction of NO and NO, (most likely according 5. Wnioski

to relation 3). The table below lists all the characteristic
parameters determining the rate and efficiency of the NO_
conversion in both analyzed cases.

Beside the characteristic values put in Figures 5 — 7 in
Table 1 the authors also presented the values of the average
share of NO, in NO_ (U, o, @nd the values of the aver-
age secondary emission of NH, (S, ;) calculated for the
whole range of analyzed catalytic conversion temperatures
(150 — 550 °C).

5. Conclusions

Based on the results obtained during the investigations on
the catalytic converters with platinum and oxide based active
coatings of the NH,-SCR system the following conclusions
have been drawn:

— increasing the NH, concentration at the inlet to the con-
verter resulted in a growth of the maximum NO_ conver-
sion rate. The platinum-based catalytic converter obtained
the best NO_conversion rates in all analyzed cases of NH,
dosage and obtained the maximum conversion rate of this
compound on the level of 77% in the temperature of 199
°C at the maximum analyzed dose of ammonia of 400 ppm.
Under these operating conditions the oxide-based catalytic
converter obtained the maximum NO_ conversion rate on
the level of 61% at the temperature of 251°C,

— in relation to the platinum-based catalytic converter, in-
creasing the concentration of NH, at the inlet resulted in
areduction of the NO_maximum conversion temperature,
which was contrary to the oxide-based converter,

— increasing the concentration of ammonia at the inlet did not
significantly influence the light-off for the NO, conversion
that was 160 °C for the platinum-based catalytic converter
and 180 °C for the oxide-based converter,

— the amount of NH, fed to the converter clearly influenced
the temperature range of its efficient operation exclusively
for the oxide-based catalytic converter where the tempera-
ture window 50% of the NO_ conversion at NH, dosage on
the level of 400 ppm was in the range 180 °C — 300 °C.
For the platinum-based catalytic converter the value of
this parameter was constant for all NH, dosage values and
amounts to 140 °C,

— the platinum-based catalytic converter had better NO_
conversion parameters only at lower conversion tempera-
tures as compared to the oxide-based converter. Above
the temperature of 300 °C the NO, conversion rate for

Na podstawie wynikéw uzyskanych podczas badan
modeli reaktoréw z powierzchniami aktywnymi platyno-
wag i tlenkowg systemu NH,-SCR wysunigto nastgpujace
whnioski:

— zwigkszanie stgzenia NH, na wlocie do reaktorow powodu-
je wzrost maksymalnego poziomu konwersji NO . Reaktor
z katalizatorem platynowym uzyskuje najwyzsze wartosci
konwersji NO_we wszystkich analizowanych przypadkach
dawkowania NH, i uzyskuje maksymalng konwersje tego
zwiagzku na poziomie 77% w temperaturze 199 °C przy
maksymalnej analizowanej dawce amoniaku wynoszacej
400 ppm. W tych warunkach pracy reaktor z katalizato-
rem tlenkowym uzyskuje maksymalng konwersje NO_na
poziomie 61% w temperaturze 251 °C,

— w odniesieniu do reaktora z katalizatorem platynowym

zwigkszanie stgzenia NH, na jego wlocie powoduje

obnizanie temperatury maksymalnej konwersji NO,,
odwrotnie niz w odniesieniu do reaktora z katalizatorem
tlenkowym,

zwigkszanie stezenia amoniaku na wlocie do reaktora nie

wplywa w obu przypadkach znaczaco na temperature roz-

poczegcia skutecznej konwersji NO , ktora wynosita 160 °C
dla reaktora z katalizatorem platynowym i 180 °C dla
reaktora z katalizatorem tlenkowym,

— ilos¢ NH, doprowadzanego do reaktora wptywa wyraznie
na zakres temperatur jego skutecznej pracy wytacznie dla
reaktora z katalizatorem tlenkowym, w ktorym okno tem-
peraturowe 50% konwersji NO,_ przy dawkowaniu NH, na
poziomie 400 ppm zawiera si¢ w przedziale 180 °C — 300
°C. Dlareaktora z katalizatorem platynowym warto$¢ tego
parametru jest w przyblizeniu stata dla wszystkich wartosci
dawkowania NH, i wynosi 140 °C,

— reaktor z katalizatorem platynowym uzyskuje lepsze
parametry konwersji NO_w stosunku do reaktora z kata-
lizatorem tlenkowym jedynie w nizszych temperaturach
konwersji katalitycznej. Powyzej temperatury 300 °C
poziom konwersji NO_dla tego reaktora spada ponizej
poziomu konwersji uzyskiwanego dla reaktora z katali-
zatorem tlenkowym,

— w reaktorze z katalizatorem platynowym wystepuje
negatywny proces tworzenia NO,, ktory nasila si¢ wraz
ze wzrostem stezenia NH, doprowadzanego do reaktora.
Maksymalny poziom udziatu NO, w NO_dla tego reaktora
wyniost 82% w temperaturze 344 °C, natomiast $rednie
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this converter dropped below the level obtained for the
oxide-based converter,

— in the platinum-based catalytic converter occurred a
negative process of NO, formation that intensified as the
concentration of NH, fed to the converter increased. The
maximum share of NO, in NO_ for this converter was
82% at the temperature of 344 °C and the average values
of'this parameter in the whole range of analyzed operating
temperatures (U, ,,n0.) Were 44 —50% and grew along
the increase of the NH, concentration. For the oxide-based
catalytic converter the growth of the NH, concentration
resulted in a reduction of the share of NO, in NO . In this
case the average values of this share were from 5.5% for
the maximum NH, dose to 15% for the minimum dose,

— for the platinum-based catalytic converter a highly ef-
ficient oxidation of residual NH, was observed. A drop
in the levels of secondary emission of NH, to the values
oscillating around 1 ppm were obtained for this catalytic
converter already for the temperature of 175 °C and the
average ammonia concentration at the outlet from the de-
vice (S, ;) in the whole range of the analyzed operating
temperatures was 4 — 14 ppm. For the oxide-based catalytic
converter a gradual drop in the concentration of NH, at its
outlet was observed for temperatures above 275 °C and the
average values of the NH, emission for the whole range
of temperatures were 34 — 43 ppm.

wartosci tego parametru w catym zakresie analizowanych
temperatur pracy reaktora (U, ) Zawieraly si¢ w prze-
dziale 44 — 50% i rosty wraz ze wzrostem stezenia NH,.
Dla reaktora z katalizatorem tlenkowym wzrost stezenia
NH, powoduje zmniejszenie udziatu NO, w NO . W tym
przypadku srednie wartosci tego udziatu zawieraly sie w
przedziale od 5,5% dla maksymalnej dawki NH, do 15%
dla dawki minimalnej,

dla reaktora z katalizatorem platynowym zaobserwowano
wysoce skuteczne utlenianie NH, pozostatych w gazach
spalinowych. Spadek pozioméw emisji wtornej NH, do
wartosci oscylujacych w granicach 1ppm uzyskano dla
tego reaktora juz w temperaturach 175 °C, a §redni poziom
stgzenia amoniaku na wylocie reaktora (S, ;) w catym
zakresie analizowanych temperatur jego pracy zawierat
si¢ w przedziale 4 — 14 ppm. Dla reaktora z katalizato-
rem tlenkowym stopniowy spadek st¢zenia NH, na jego
wylocie stwierdzono w temperaturach powyzej 275 °C,
a $rednie warto$ci wtornej emisji NH, dla catego zakresu
temperaturowego zawierajg si¢ w przedziale 34 — 43
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